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(PCT Article 18 and Rules 43 and 44) 



Applicant's or agent's fDe reference 

R. 34048 Kut/M1 


ear FURTHER see Notification of Transmittal of international Search Report 

" 1 (Form PCT/ISA/220) as weD as, where applicable, Item 5 below. 

ACTION 


International application No. 

PCT/DE 99/03155 


International filing date (day/month/year) 

01/10/1999 


(EarDest) Priority Date (day/monm^ear) 

02/10/1998 


Applicant 

ROBERT BOSCH GMBH et al . 



This Irrtemational Search Report has been prepared by this IntemaUonal Searching Authority and Is transmitted to the applicant 
according to Article 1a A copy is being transmitted to the IntemaUonal Bureau. 



This International Search Report consists of a total of . 



.sheets. 



|X| It Is also accompanied by a copy of each prior art document cfted In this report. 



Basis of the report 

a. With regard to the language, the Irrtemational search was carried out on the basis of the IntemaUonal application In the 
language In which It was filed, unless otherwise Indicated under this Item. 

|~1 tr» International see** was ca^ 
L - J Authority (Rule 23.1 (b)). 

b. With regard to any nucleotide anoVor amino add sequence disclosed In the International application, the International search 
was carried out on the basis of the sequence listing : 

f~| contained In the International application In written form. 

□ filed together with the IntemaUonal application In computer readable form. 

| | furnished subsequently to this Authority In written form. 

| | furnished subsequently to thte Authority In computer readWe form. 

PI the statement that the subsequently furnished written sequence Dating does not go beyond the disclosure In the 
1 — 1 Irrtemational application as filed has been furnished. 

(—1 the statement that the Information recorded In computer readable form Is Identical to the written sequence listing has been 
J furnished 



2. 

a 



| | Certain claims were found unsearchable (See Box I). 
| | Unity of invention is lacking (see Box II). 



4. With regard to the trUe, 

[X| the text Is approved as submitted by the applicant 

□ the text has been established by this Authority to read as follows: 



a With regard to the abstract, 

[XI the text Is approved as submitted by the applicant 

H the text has been established, according to Rule 38.2(b), by this Autiiority as » appears In Box III. The /|*ncant may, 
I I within one month from th date of mailing of this International search report, submit comments to this Authority. 

a Tr« figure of tiie drawings to be published with the abstract Is Figure No. i. 



jf] as suggested by the appncant □ Non of the figures. 

| | because th applicant failed to suggest a figure. 
| | because this figure better characterizes th Invention. 



Form PCT/ISA/210 (first sheet) (July 1996) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 




Application No 

tT/DE 99/03155 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT HATTER 

IPC 7 C04B35/58 C04B35/593 



Aooordhg to International Patent aasaWcaflon (IPC) or to both national classification and IPC 



a FIELDS SEARCHED 



Mnfrnum documentation searched (classrrlcarJon system folowed by classKlcatlon symbols) 

IPC 7 C04B F23Q 



Dc<*jr>entalk>n searched o<he^ In the fields searched 



Bectronte data base consulted during the friternatJonaJ search (name of data base and, where practical, search terms used) 



G. DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category 9 Citation of document, with hdcatlon, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to dahn No. 



EP 0 520 211 A (HERCULES INC.) 

30 December 1992 (1992-12-30) 

page 2, line 32 -page 3, line 42; examples 

1,2 

EP 0 335 382 A (NIPP0NDENS0 CO., LTD.) 
4 October 1989 (1989-10-04) 
cited in the application 
example 2; table 2 



1-12,15, 
17,19 



1-27 



| | Further documents are Isted In the contfcxiatlon of box C. 



Patent family members are Isted hi annex. 



° Special categories of cited documents : 

"A" document defribig the general state of the art which Is not 

considered to be of particular relevance 
"E" earlier document but publshed on or after Ihe biternatfonaJ 



T n document which may throw doubts on priority daknfe) or 
which Is cited to establish the publication date of another 
citation or other special reason (as specified) 
"O" document referring to an oral dscloeure, use, exhfcHon or 



"P" document publshed prior to the Hematlonal flbig date but 
later than the priority date claimed 



T" later document published after the fcriterrtatfonal fltog date 
or priority date and not fri contlct with the applcatlon but 
cited to understand the pnYictple or theory underlying the 
Invention 

"X" document of particular relevance; the claimed Invention 
cannot be considered novel or cannot be considered to 
fcivorve an Inventive step when the document Is taken alone 

"Y" document of particular relevance; the claimed Invention 

cannot be considered to Involve an friventrve step when the 
document Is combfcied with one or more other such docu- 
ments, such combfcratlon being obvious to a person sidled 
ki the art 

document member of the same patent famly 



Date of the actual completion of ihe brtemallonal search 



1 March 2000 



Date of mailng of the International search report 



08/03/2000 



and malfeng address of the ISA 

European Patent Office, P.O. 581 8 Patent! aan 2 
NL-2280HVRI|8w!Jc 
Tel. (431-70) 340-2040. Tx. 31 651 epo nl, 
Fax: (431-70) 340-3016 



Authorized officer 



Hauck, H 



Ram PCT/KMMO (swumd etwet) (Jliy 1902) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

i on patent family members 



Patent document 
cfted In search report 

EP 520211 



tl Application No 

FCT/DE 99/03155 



Publication 
date 

30-12-1992 



Patent family 
members) 



CA 
DE 
DE 
JP 
US 



2068979 A 
69212398 0 
69212398 T 
5221728 A 
5439855 A 



Pii>Hcation 
dat 

25-12-1992 
29-08-1996 
05-12-1996 
31-08-1993 
08-08-1995 



EP 335382 



04-10-1989 



DE 
DE 
JP 
JP 
US 



68917966 D 
68917966 T 
1317170 A 
2545970 B 
5086210 A 



13-10-1994 
16-03-1995 
21-12-1989 
23-10-1996 
04-02-1992 



QjjENT COOPERATION TREATY 

PCT 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

(PCT Article 18 and Rules 43 and 44) 



R. 34048 Kut/MI 


FOR FURTHER Notification of Transmittal of International Search Report ~" 
ACTION (FOnn PCT/,SA/22 °) 88 weB **> ****** applicable, Item 5 below. 


PCT/DE 99/03155 


international filing date (day/month/year) 

01/10/1999 


(Earliest) Priority Date (day/month/year) 

02/10/1998 


ROBERT BOSCH GMBH et al . 



This International Search Report has been prepared by this International Searching Authority and Is transmitted to the applicant 
according to Article 18. A copy Is being transmitted to the International Bureau. 

This International Search Report consists of a total of 2 sheets. 

PH R ** also accompanied by a copy of each prior art document cited In this report 



1. Basis of the report 

a. With regard to the language, the international search was carried out on the basis of the International application In the 
language In which it was filed, unless otherwise indicated under this Rem. 

I I ro® International search was carried out on the basis of a translation of the International appDcatlon furnished to this 
Authority (Rule 23.1 (b)). 



b. With regard to any nucleotide andfor amino acid sequence disclosed In the international application, the intemationai search 
was carried out on the basis of the sequence listing : 
I | contained in the intemationai application In written form. 

filed together wfth the International application In computer readable form, 
furnished subsequently to this Authority In written form, 
furnished subsequently to this Authority In computer readbie form. 



□ 
□ 
□ 
□ 

□ 



the statement that the subsequently furnished written sequence listing does not go beyond the disclosure In the 
International application as filed has been furnished. 

the statement that the Information recorded In computer readable form Is identical to the written sequence listing has been 
furnished 



2. 

a 



I I Certain claims were found unsearchable (See Box I). 
|~| Unity of invention is lacking (see Box II). 



4. With regard to the title, 

fX] the text Is approved as submitted by the applicant 

I | the text has been established by this Authority to read as follows: 



5. With regard to the abstract, 

fT| the text is approved as submitted by the applicant 

r~| the text has been established, according to Rule 38.2(b), by this Authority as it appears in Box III. The applicant may, 
1 — 1 wHnin one morrth from the date of mailing of this intemationai search report, submit comments to this Authority. 

& The figure of the drawings to be published with the abstract is Figure No. J 

[X) as suggested by the appOcant Q None of the figures. 

I I because the applicant failed to suggest a figure. 

I I because this figure better characterizes the invention. 



F rm PCT/1SA/210 (first sheet) (July 1998) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 



A. CLASSIFICATION OF SUBJECT MATTST* 

IPC 7 C04B35/58 C04B35/593 

Accordhg to International Patent Qassfflcatfon (IPC) or to both national dassfflcaflon and IPC 



International Application No 



m 



E 99/03155 



& FIELDS SEARCHED 



Mn^um documentation searched (classification system followed by classification syrnbcteT 

IPC 7 C04B F23Q 



Doc«Tientatk>n searched other than m In the fields searched 



Bectronte data base consorted during the International search (name of data baseand, where practical, search terms used) 



C DOCUMENTS CONSIDERED TO BE RELEVANT 



Category 



Cttation of document, wtth Indcatton, where appropriate, of the relevant passages 



Relevant to dalm No. 



EP 0 520 211 A (HERCULES INC. ) 

30 December 1992 (1992-12-30) 

page 2, line 32 -page 3, line 42; examples 

I » 2 



EP 0 335 382 A (NIPPONDENSO CO. 
4 October 1989 (1989-10-04) 
cited in the application 
example 2; table 2 



LTD.) 



1-12,15, 
17,19 



1-27 



□ 



Further documents are listed In the continuation of box C. 



ID 



Patent family members are Osted In annex. 



Special categories of cfted documents : 

"A" document defining the general state of the art which Is not 
considered to be of particular relevance 

"E n earlier document but pubBshed on or after the bitematlonal 
flBng date 

V document which may throw doubts on priority cJaimfe) or 
which Is cited to establish the puHlcafon date of another 
citation or other special reason (as specified) 

"O" document referring to an oral dscloeure, use, exhtortion or 
other means 

"P" document pubflshed prior to the International filing date but 
later than the priority date claimed 



T later document published after the Hemational filing date 
or priority date and not kn conflict wtth the application but 
cfted to understand the prhdple or theory underlying the 



"X° document of particular relevance; the claimed Invention 
cannot be <xrtsk*ered novel or canrx*becortskJered to 
Involve an Inventive step when the document Is taken alone 

"Y" document of particular relevance; the claimed Invention 
cannot be considered to Involve an Inventive step when the 
document Is combined wtth one or more other such docu- 
ments, such cornMnation being obvious to a person sldBed 
In the art, 

document member of the same patent famBy 



Date of the actual completion of the International search 



1 March 2000 



Date of maJBng of the International search report 

08/03/2000 



Name and maflbig address of the ISA 

European Patent Office, P.B. 561 8 Patentiaan 2 
NL-2280HVRfjswl* 
Tel. (431-70) 340-2040, Tx. 31 651 epo rf. 
Fax: (431 -70) 340-301 6 



Authorized officer 



Hauck, H 



Form PCT/ISAE10 (second sheet) (July 1992) 



INTERNATIONAL SEARCH REPORT 

i on patent family members 



Patent document 
cited in search report 



Publication 
dat 



International Application Mo 

>E 99/03155 



Patent family 
members) 



Piijllcation 



EP 520211 



30-12-1992 



CA 
DE 
DE 
JP 
US 



2068979 A 
69212398 D 
69212398 T 
5221728 A 
5439855 A 



25-12-1992 
29-08-1996 
05-12-1996 
31-08-1993 



EP 335382 


A 


04-10-1989 


DE 


68917966 D 


13-10-1994 








DE 


68917966 T 


16-03-1995 








JP 


1317170 A 


21-12-1989 








JP 


2545970 B 


23-10-1996 








US 


5086210 A 


04-02-1992 



c9 



ANTRAG 



" Der Unterzeichnete beantragt, daB die vorliegende 
intemationale Anmeldung nach dem Vertrag uber die 
Internationale Zusamrnenarbeit auf dem Gebiet des 
Patentwesens behandelt wird 



eldeamt auszufullen 
Internationales Aktenzeichen 



Internationales Anrneldedatum 



Name des Anmeldeamts und "PCT International Application" 



Aktenzeichen des Anmelders oder Anwalts (falls gewunschtf 
(max. 12 Zeichen) R . 34048 Kut/Mi 



Feld Nr. I BEZEICHNUNG DER ERFINDUNG 

Verfahren zur Herstellung von Kompositwerkstof f en und Vertreter 
solcher Komposit werkstof f e 
Feld Nr. U ANMELDER 



Name und Anschrift (Familienname, Vomame; bei juristischen Personen vollstandige 
amthche Bezeichnung Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats 
a T g wT ^ ^ T m F ,f d in derAnschri fi ™gegebene Staat ist der Staat des Sitzes 
oder Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes 
angegeben ist.) 

ROBERT BOSCH GMBH 
Postfach 30 02 20 
70442 Stuttgart 

Bundesrepublik Deutschland (DE) 



Diese Person ist Anmelder I ] 
fur folgende Staaten: I 1 



1 | Diese Person ist 

gleichzeitig Erfinder 



Telefonnr.: 

0711/811-23062 



Telefaxnr.: 

0711/811-331 81 



Fernschreibnr: 



Sitz odeT Wohnsitz (Staat): DE 



alle Bestim- 

mungsstaaten i^J Ausnahme der Vereinigten Staaten 



[\/] alle Bestimmungsstaaten mit I 
u-^ Ausnahme der Vereinieten Staaten I 



Feld Nr. Ill W EITERE ANMELDER UND/ODER ( WKIT ERF^ F.RFmLp 
Name una Anscnntt (Familienname, Vomame; bei juristischen Personen vollstandige 
amthche Bezeichnung Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats an- 
zugeben. Der in diesem Feld in der A nschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder 
Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes 
angegeben ist.) 

KNOLL, Guenter 
Brahms weg 33 
70195 Stuttgart 
DE 



nur die Vereinigten 
Staaten von Amerika 



die im Zusatzfeld 
angegebenen Staaten) 



Staatsangehorigkeit (Staat): DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 



Diese Person ist 

1 | nur Anmelder 



Anmelder und Erfinder 

nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 
angekreuzt, so sind die nach- 
stehenden Angaben nicht notig) 
DE 



□ 



Die folgende Person w.rd hiermit bestellt/ist bestellt worden, urn fur den (die) Anmelder 
vor den zustandigen mtemanonalen B ehSrden in folgenderEieenscha ft 2U handeln als- 
Name und Anschrift (Familienname, Vomame; ' ! : " 



S^LTr^f" 1 " 6 ' 06 ! I a " eBe5tim - 1 I ^"eBestim mungsstaatenmit j^T 

fOr folgende Staaten: LJ m u ngSS u*ten L-J Ausnahme der Vereinigten Staaten fell Sta aten von Amerika 

Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfinder sind auf ein em Fortsetzungsblatt angegeben 
" ANWALT ODER GKMEINSAME R VERTRETER; ZUSTELLANSCHRIFT 



nur die Vereinigten r~j die im Zusatzfeld 



1 angegebenen Staaten! 



Feld Nr. TV 



□ 



Anwalt 



, , bei juristischen Personen vollstandige 

amtliche Bezeichnung Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name 
des Staats anzugeben) 



□ gemeinsamer 
- Vert 



Telefonnr.: 



Telefaxnr.: 



Fernschreibnr: 



u "s^ss^ss^siz. Anwalt oder semeinsamer vemete r besteiit - d *« d — **- 



Formblatt PCT/RO/101 (Blatt 1) 



Siehe Anmerkungen zu diesem Antragsfonnular 



Fortsetzung von Feld Nr. Ill WE 



♦ m BlattNr... 2.... 

ANMELDER UND/ODER (WEnTERE)E^^fcR' 



Wird keinesderfolgenden Fe lder benutzt, so ist dieses Blatt dem Antra* nicht beiz ufiieen 

lili&nnnmp Vm-nrtwm ■ h^i i. n n. T. I ^ 



./ — * w/wj-t, j(y jj t UiCJgJ J3/Off 

Name und Anschrift (Familienname, Vomarne; bei juristischen Personen vollsiandige 
amthche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats an- 
zugeben. Der in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Stoat des Sifres oder 
Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes 
angegeben ist.) 

LINDEMANN, Gert 
Lerchenweg 10 
72805 Lichtenstein 
DE 



Staatsangehorigkeit (Staat): DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): DE 



Diese Person ist 
nur Anmelder 



Anmelder und Erfinder 

nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 
angekreazt, so sind die nach- 
stehenden Angaben nicht notig.) 



□ 



Name und Anschrift (Familienname, Vomarne; bei juristischen Personen vollsiandige 
amthche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats an- 
zugeben. Der in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder 
Wohnsitzes des Anmelders, sofern naclistehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes 
angegeben ist.) 

LINDNER, Friecierike 
Immelmannstr . 2 4 
7083 9 Gerlingen 
DE 



Staatsangehorigkeit (Staat): DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): DE 



Diese Person ist 
nur Anmelder 



Anmelder und Erfinder 

nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 
angekreuzt, so sind die nach- 
stehenden Angpben nicht 



□ 



notig.) 



Diese Person ist Anmelder | 1 alle Bestim- [— | alle Bestirnmungsstaaten mit 
(fiirfolgende Staaten: ' » mungsstaaten I— J Ausnahme der Vereinigten Staaten 



Name und Anschnft (Familienname, Vomarne; bei juristischen Personen vollsiandige 
amthche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats an- 
zugeben. Der in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder 
Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes 
angegeben ist.) 

WIEDMAIER, Matthias 
Buechenbronnerstr . 3 4 
73 061 Ebersbach 
DE 



nur die Vereinigten I 1 die im Zusatzfeld 
Staaten von Amerika ' ' angegebenen Staaten 



Staatsangehorigkeit (Staat): DE 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): DE 



Diese Person ist 
nur Anmelder 



Anmelder und Erfinder 

nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 
angekreuzt, so sind die nach- 
stehenden Angaben nicht 



□ 



notig.) 



Diese Person ist Anmelder 
fur folgende Staaten: 



alle Bestim- I j alle Bestimmungsstaaten mit 
mungsstaaten I ' Ausnahme der Vereinigten Staaten 



Name und Anschrift (Familienname, Vomarne; bei juristischen Personen vollstandi*e 
amthche Bezeichnung. Bei der Anschrift sind die Postleitzahl und der Name des Staats an- 
zugeben. Der in diesem Feld in der Anschrift angegebene Staat ist der Staat des Sitzes oder 
Wohnsitzes des Anmelders, sofern nachstehend kein Staat des Sitzes oder Wohnsitzes 
angegeben ist.) 



nur die Vereinigten j~l die im Zusatzfeld 
Staaten von Amerika 1 ' angegebenen Staaten 



Diese Person ist 

□ 

nur Anmelder 



□ 
□ 



Anmelder und Erfinder 

nur Erfinder (Wird dieses Kastchen 
angekreuzt, so sind die nach- 
stehenden Angaben nicht 



Sitz oder Wohnsitz (Staat): 



Diese Person ist Anmelder I I alle Bestim- f I alle Bestimmungsstaaten mit 1 I nur die Vereinigten 

Amende Staaten: LJ ungsstaaten U Ausnahme der v j einipren ^ [J Z^'ZfZ 



□ 



Weitere Anmelder und/oder (weitere) Erfinder sind auf einem Fortsetzungsblatt aneeaehen. 



die im Zusatzfeld 
angegebenen Staaten 



FormblattPCT/RO/101 (Fortsetzungsblatt) 



Siehe Anmerkungen su diesem Antragsformular 



Blatt Nr....3... 



Feld Nr. V BESTIMMUNG VON 



TEN 



9 Absatz a werden hiermit vorgenommen: 



Die folgenden Bestimmungen nach R! 
Regionales Patent 

□ AP ARIPO-Patent: GH Ghana, GM Gambia, KE Kenia, LS Lesotho, MW Malawi, SD Sudan, SL Sierra Leone, 



□ EA 



SZ Swasiland, UG Uganda , ZW Simbabwe und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Harare-Protokolls und des PCT ist 
Eurasisches Patent: AM Armenien, AZ Aserbaidschan, BY Belarus, KG Kirgisistan, KZ Kasachstan, MD Republik 
Moldau, RU Russische Federation, TJ Tadschikistan, TM Turkmenistan und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat 
des Eurasischen Patentubereinkommens und des PCT ist 



EP 



EuropSisches Patent: AT Osterreich, BE Belgien, CH und LI Schweiz und Liechtenstein, CY Zypern, 
DE Deutschland, DK Danemark, ES Spanien, FI Finnland, FR Frankreich, GB Vereinigtes Konigreich, 
GR Griechenland, IE Irland, IT Italien, LU Luxemburg, MC Monaco, NL Niederlande, PT Portugal, 
SE Schweden und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat des Europaischen Patentubereinkommens und des PCT ist. 
□ OA OAPI-Patent: BF Burkina Faso, BJ Benin, CF Zentralafrikanische Republik, CG Kongo, CI Cote d'lvorie, 

CM Kamerun, GA Gabun, GN Guinea, GW Guinea-Bissau, ML Mali, MR Mauretanien, NE Niger, SN Senegal, 

TDTschad, TG Togo und jeder weitere Staat, der Vertragsstaat der OAPI und des PCT ist \. t 

KT- i; ___." °atent (falls eine andere Schutzrechtsart oder ein sonstiges Verfahren gewunscht wird, bine aufder gepunkteten Linie angeben); 

Vereinigte Arabische Emirate Q~| LR Liberia. 



□ 


AE 


□ 


AL 


□ 


AM 


□ 


AT 


1 .1 


AU 


1 1 


AZ 


1 1 


BA 


n 


BB 


□ 


BG 


□ 


BR 


□ 

* * 


BY 


□ 


CA 


□ 


CH 


□ 


CN 


□ 


CU 


□ 


cz 


□ 


DE 


□ 


DK 


□ 


EE 


□ 


ES 


1 — 1 


FI 


□ 


GB 


□ 


GD 


□ 


GE 


□ 


GH 


□ 


GM 


□ 


HR 


□ 


HU 


□ 


ID 


□ 


IL 


□ 


IN 


□ 


IS 




JP 


□ 


KE 


□ 


KG 


□ 


KP 


□ 


KR 


□ 


KZ 


□ 


LC 


□ 


LK 



Albanien [ | 

Armenien | | 

Osterreich : | | 

Australien 

Aserbaidschan | [ 

Bosnien-Herzegowina Q 

Barbados | | 

Bulgarien 

Brasilien Q 



LS 

LT 

LU 

LV 

MD 

MG 



□ 
□ 
□ 
□ 
□ 



Belarus.. 
Kanada 

und LI Schweiz und Liechtenstein 

China 

Kuba 

Tschechische Republik | | 

Deutschland | | 

Danemark : „ [ | 

Estland |~~) 

Spanien j^| 

□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 
□ 



Finnland. 

Vereinigtes Konigreich 

Grenada 

Georgien 

Ghana 

Gambia 
Kroatien 

Ungarn 

Indonesieri 

Israel 

Indien 
Island 

Japan 

Kenia 

Kirgisistan 

Demokratische Volksrepublik Korea Q 

□ 



Lesotho 

Litauen 

Luxemburg 

Lettland 

Republik Moldau..; 

Madagaskar 

MK Die ehemalige jugoslawische Republik 
Mazedonien 

MN Mongol ei 

MW Malawi 

MX Mexiko 

Norwegen 

Neuseeland , 

Polen 

Portugal 

Rum&nien 

Russische Federation 

Sudan 
Schweden 
Singapur 

Slowenien 

Slowakei 

Sierra Leone 

Tadschikistan 

Turkmenistan 

Turkei ; 

Trinidad und Tobago 

Ukraine 

Uganda 

Vereinigte Staaten von Amerika. 



NO 
NZ 
PL 
PT 
RO 
RU 
SD 
SE 
SG 
SI 
SK 
SL 
TJ 
TM 
TR 
TT 
UA 
UG 
US 



□ 
□ 
□ 



uz 

VN 
YU 
ZA 
ZW 



Usbekistan.... 

Vietnam 

Jugoslawien.. 

SCidafrika. 

Simbabwe 



Rebublik Korea. Kastchen fur die Bestimmung von Staaten, die dem PCT nach der 
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(57) Abstract 

The aim of the invention is to 
economically produce composite mate- 
nals which contain silicon nitride and 
metal sihcide and which comprise de- 
termmed electrical properties while us- 
ing few p.eces of equipment According 
to the invention, it should be possible 
to produce shaped bodies with close to 
final contours from the composite ma- 
terials before sintering and to provide 
examples of such composite materials. 

i n, *f S !, endS ' * e invention Prides 
a nxshod m which a starting material 
contammg Si 3 N 4 and metal silicide f S 
subjected to gas pressure sintering in an 
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(57) Zusammenfassung " " — 

Sintermendkonturnah zu erzeugen, und Vertreter soI^e/^m^ZfJr^ ' F ° rmkoi ? er aus den Konipositwerkstoffen vor dcm 

MetaHsilicid enthaUendes AusglngWenafS^^^ « *» * S i3 N 4 und 

Metallsilicid MejSis in das Ausgangsmaterial eingebrachTS I bSd ero de?S, ^cSf^S" „ °?^ e "T^" Wini > tei dem a * 

derart festgelegt wird, dass an der unteren Gren^ des ^ShSaBta^ SwE J^h? ? von der Sintertemperatur 

em siliciumhaltiger Kompositwerkstoff vorgeschlagen l^mS^ ^^t Tk? a " ° Knzt M * sS '*' und 

wobei das Metallsilicid aus der Gnippe Nbsk vR^S^S^ShSST" ^ ^ Meta,lsilicid »»-*«. 
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Verf ahren zur HersteUuncr von TCn m positwerVsto f f en ,mrt v^t»o^ 
solcher Komposi twerkstiof f g 

Stand der Technik 

^le Erfindung betrifft ein Verfahren zur Herstellung eines 
Kompositwerkstoffs aus Siliciumnitrid und ein Metallsilicid 
enthaltendem Ausgangsmaterial durch Gasdrucksintern in einer 
stickstoffhaltigen Atmosphare und einen siliciumhaltigen 
Kompositwerkstoff, dessen siliciumhaltige Komponenten aus Si 3 N 4 
und einem Metallsilicid bestehen. 

Kompositwerkstoff e, die Siliciumnitrid und Metallsilicid 
enthalten, und Verfahren zu ihrer Herstellung sind bekannt. 
Die Herstellung solcher Werkstoffe durch einaxiales Heifipressen 
ist in den DE 37 34 274 G2 und DE 36 06 403 C2, wobei das 
Ausgangsmaterial Si 3 N 4 und als Silicid MoSi 2 enthalt, und in 
der EP 0335 382 Al beschrieben, wobei das Ausgangsmaterial 
Si 3 N 4 , Mo 5 Si 3 als Silicid und Kohlenstoff enthalt und der 
hergestellte Werkstoff als Metallsilicid Mo 5 Si 3 C oder genauer 
Mo 5 _ x Si 3 Ci_ y (0 < X < 2; 0 * Y ^ l) enthalt. Die elektrischen 
Eigenschaften der so hergestellten Werkstoffe lassen sich 
gezielt einstellen. Das Verfahren ist apparativ und beziiglich 
des Energieverbrauchs aufwendig. Komplexere geometrische 
Strukturen konnen bei Anwendung des Verfahrens nur mittels 
einer teuren Hartbearbeitung hergestellt werden. 

Die Herstellung hochwarmfester Siliciumnitrid-Kompositwerk- 
stoffe, die eine Verstarkungkomponente aus Me 5 Si 3 und daruber 
hinaus MeSi 2 oder MeSi 2 und Silicide anderer Stochiometrien 
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enthalten, ist in der DE 195 00 832 Al bzw. der EP 0 721 925 A 
offenbart, wobei Me fur Metall steht. ins Ausgangsmaterial wer 
^ tallSlliCid MeSi 2 «e 5 Sl 3 Oder nur MeSi 2 gemischt 

Dxe Metalle sind bevorzugt aus der Gruppe "Molybdto, Wolfram 
Chrom, Tantal, Niob, Mangan und Vanadium ausgewahlt Das ' 
Sintern erfolgt durch Gasdrucks intern (bei N 2 -Drucken von - 
lOObar), was die endkontumahe . Hers tel lung von Formkorpern 
durch Keramikspritzgufl oder Pressen mit nachf olgender 
Grunbearbeitung ermSglicht, oder HeiBpressen. Spezielle 
elektrische Eigenschaften kpnnen nicht eingestellt werden. 

• ^>ie Erfindung und ihre Vorteile 

Es ist die Aufgabe der Erfindung, ein apparativ einfaches und 
energiesparendes Verfahren zur Herstellung von Siliciumnitrid 
und Metallsilicid enthaltenden Kompositwerkstof f en mit festge- 
legten elektrischen Eigenschaften, welches es gestattet, Form- 
korper aus dem Kompositwerkstof f vor dem Sintern endkonturnah 
herzustellen, und Vertreter solcher Kompositwerkstof fe 
anzugeben. 

Diese Aufgabe wird mit einem Verfahren der eingangs genannten 
Art, bex dem Me 5 Si 3 als das Metallsilicid in das Ausgangsma- 
terial eingebracht wird, wobei der Stickstof fpartialdruck in 
Abhangigkeit von der Sintertemperatur derart festgelegt wird 
daB an der unteren Grenze des anwendbaren Bereichs Si 3 N 4 noch 
thermodynamich stabil ist und an der oberen Grenze Me 5 si 3 , und 
einem Kompositwerkstof f der eingangs genannten Art gelost, bei 
dem das Metallsilicid aus der Gruppe Nb 5 Si 3 , V 5 Si 3 , Ta 5 Si 3 und 
W 5 Sx 3 ausgewMhlt ist. 

Die Erfinder fanden einen Weg, die Vorteile des Gasdrucksinter- 
verfahrens auszunutzen, und trotzdem Kompositwerkstof fe mit 
festgelegten elektrischen Eigenschaften herzustellen. Sie 
stellten fest, daB eine definierte Einstellung der elektrischen 
Eigenschaften bei Anwendung von N 2 -Partialdrucken auBerhalb 
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-ines bestimmten Druckbereichs nicht moglich ist. Bei Versuchen 
fanden sie einen Bereich der N 2 -Partialdrucke bei dem 
verhindert werden kann, daB im ferti-gen Kompositwerkstof f 
sufler Si 3 N 4 und Me 5 Si 3 noch andere Silicium enthaltende 
Komponenten enthalten sind. Auf diese Weise gelang es ihnen, 
Kompositwerkstoffe mit festgelegten elektrischen Eigenschaften 
herzustellen. Das Gasdrucksinterverfahren kommt im Vergleich 
zum HeiBpressen mit einer wesentlich einfacheren Sintervorrich- 
tung aus. Mit dem erf indungsgemaBen Verfahren lassen sich 
dichte hochfeste Werkstoffe. herstellen. Gegeniiber Mesi 2 enthal- 
tenden Werkstoffen ist bei Me 5 Si 3 enthaltenden die Tempera- 
turabhangigkeit der elektischen Leitfahigkeit sehr gering. 

Ss_ ist unkritisch, wenn das Verfahren so durchgefiihrt wird, daB 
das Metallsilicid im Kompositwerkstof f einen Kohlenstof f anteil 
ibevorzugt zwischen etwa 0,3 und etwa 0,6 Ma% bezogen auf den 
Kompositwerkstof f) aufweist, d.h. als Me 5 Si 3 (C) vorliegt. 

Weitere vorteilhafte Ausgestaltungen des erf indungsgemaBen 
Verfahrens und der erf indungsgemaBen Kompositwerkstoffe sind in 
den Unteranspriichen aufgefiihrt. 

.Die Zeichnung 

im f olgenden wird die Erfindung anhand von durch Zeichnungen 
erlauterten Ausfiihrungsbeispielen detailliert beschrieben. Es 

zeigen 

Fig* 1 in einem Diagramm aufgetragen iiber der Sintertemperatur 
den Logarithmus der unteren und oberen Grenzwerte der beim er- 
f indungsgemaBen Verfahren anwendbaren N 2 -Partialdrucke fiir die 
Herstellung eines Mo 5 Si 3 enthaltenden Kompositwerkstof fs und 

*'io. 2 dasselbe wie die Fig. 1 jedoch fiir die Herstellung eines 
sb 5 si 3 enthaltenden Kompositwerkstof fs . 
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Die im folgenden beschriebenen Ausfuhrungsbeispiele des 
erfxndungsgemafien Verfahrens sind zwar besonders vorteilhaft 
es sei aber klargestellt, daB sie nur beispielhaft genannt ' 
sind und daB mannigfaltige Abweichungen von ihnen i m Rahmen 
der Anspruche mBglich slnd. 

, Zur. Herstellung der Kompositwerkstof fe wird zunachst ein 
, vorkonditioniertes Si 3 ,, 4 -P Ul ver mit Sinteradditiven, wie Al,o 3 , 
Y 2 0 3 o.a., die - bezogen «uf den gesamten anorganischen Anteil 
\- wemger als etwa 10 Ma% ausmachen, wobei Ma % fur Massen- 
prozent stent, Me 5 Si 3 in zweckentsprechenden Masseanteilen und 
f gebenenfalls organischen Press- und/oder Bindehilfsmittem 
unter Zufiigung eines organischen LBsungsmittels - bevorzugt - 
in einer Attritormuhie gemischt. Die attritierte Suspension 
Wird beispielsweise in einem Rotationsverdampfer getrocknet. 
Aus dem getrockneten Pulver konnen durch kaltisostatlsches 
Pressen bei Driicken zwschen etwa 150 und etwa 250 MPa 
Formkorper hergestellt werden, die nach dem Preflvorgang durch 
Grunbearbeitung ihre endgultige Form erhalten kSnnen. Weitere 
Moglrchkeiten der Verarbeitung stellen nach dem Einbringen 
entsprechender Bindemittel der XeramikspritzguB (CIM, Oder die 
Extrusion dar. Zur Entbinderung und/oder zum Vorsintem werden 
■ die Formkorper bei etwa 600»c unter einem Druck von 1 bar in 
einer Inertgasatmosphare etwa zwei stunden lang behandelt 
wobei die organischen Bestandteile praktisch rfickstandslos 
entfernt werden. Es folgt dann die Hauptsinterung bevorzugt in 
einem Gasdrucksinterofen bei einer Temperatur im Bereich 

1800 * ^ 1700 ^ 190 °° C Und »lKta etwa 

GeamL T ""^ ^ S ™ de » nie «- ^artiaidruck 
(Gesamtdruck zwischen etwa 0,1 MPa und etwa 10 MPa), der so 

festgelegt wird, daB die Si 3 N 4 -Phase und die Me 5 si 3 - bzw 

Me 5 Si 3 (C) -Phase wahrend der Sinterverdichtung im 

thermodynamischen Gleichgewicht vorliegen, d.h. keine 

chemischen Reaktionen eingehen. Der bei einer bestimmten 

Temperatur brauchbare Bereich des K.-Partiaidrucks hangt vom 

Metallsilicid ab. m den Diagrammen der Fig. ! un d 2 sind die 
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ZTT- ^ braUChb " en ' ln b « g-essenen N 2 -PartialdrUcke 

fUr M °5 S1 3 »»• "» S «i3 enthaltende Mischungen al s 
-?<P H2 [bar]) i„ Abha ng i g keit von der Temperatur aufgetracJen 

h 0bere Un " b ^-n d e Kurve g enu g e' ^ 

haltige Mischungen den Gleichungen 

Yl = 5,3071 • ln(T) - 37,014 

Y2 = 7,3494 ■ ln(T) - 54,124 
und fur Nb-haltige Mischungen den Gleichungen 

Yl = 7,8968 • ln(T) - 58,8 



bzw. 



Y2 - 8,2598 • ln(T) - 62,064, 
-be, yi un a y 2 £ttr l g(PK2 [bar]>-Werte stehen. Unterhalb des 

-n:: rr 1 * findet eine Rsam ° n 

»ta.l. Oberhaib des begrenzten Bereichs reagtert das Ma.sL ™i, 

stic kS t 0ff . Ermlttelt ^ die Kurven in R s elh j a * s ^ - 

etw d 1900 C d« N 2 -P art ialdrUcke ermlttelt wurden, bei denen 

Kntenun, daB keine Reaktion stattfand, ist jeweils daB i m 
*6nt g endi (fra kt„ des gesinterten Werkstof £s n r'dL 

«t diesen Werten, bekannten Daten, wle Bildungsenthaipien und 

Funktionen ™ dan - ^ »•»• «.icta^r 

ernuttelt. Das Sl „tern dauert et„a s we l bis ef„a £iin( stu „L n . 

Bie Einstellung des spezmschen elektrischen Widerstands der 
2 , d ™ 9 ! 9emaB h -9-tellte„ Kcpositwerkstoffe erfolgt aber 
wahl des Metails „ S i licl d u „ d den Anteii und die Vertei- 
lu„ g des Silicids „ Ko mp „sit„erksto«. AuBerhalb des leweiii 

::: k :::: lationsbsreichs * Bnnen ^ *^iz: 

- n c 7 P T iSChe 6l tf »i-d»- et„a 
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- asenanalyse kann j^j^T**-. 

Werkstoffe - »b™..>.. » e *a«i, dafi die gesinterten 

Berfcksicnti™ T ^ KOhlenst °"9ehalt und ohne 
flemcksichtigung der organischen Bestandteile - di»„,H 
=set2uns habsn wie dle Hischu « = be . 

» a" 1 SlnterU " 9 ln elne * G "^" 0f e„ bevorzugt 

«wa 0,3 und et„ a 0,6 „a% uld K „ beZ ° 9enen Ante " »*•<*•» 
>Ma% enthalten Die » T beS ° nders "evor.ugt von et„a 0,5 

vto«e ue;:„\Lr: n Ti:~ esti9ksitsn - *°— - 
^r^riTrr rait — 



Beispiel 1 



Das Ausgangsmaterial wurde aus 36 Ma% Si,N, , 7 M ** « 

9 mischt> Die mattlere KorngroBe des *i,w 
und die des Nb 5 Si 3 7^. Nach der kaltilstat^cH ' „ ' ? *" 

*ei 20 o M pa erfolgte bei bis 2U 6 * 0 a i ^:: e verdichtung 
:::::s x ::r wobei ^ „ det 

1800o C f n P " tialdrUCk VOn °' 5 ™* (Gesamtdruck 1 MPa) und 
1800 c in eanem Graphitofen gesintert. 

Der erhaltene Kompositwerkstof f hatte eine n,> h , 

Werkstoffdichte Die - VOn 97% der 

aicnte. Die nach dera Sintern durchgefiihrtP r-x«*. 
graphische Phasenanalyse ergab als ,« , • • ' B ront ^no- 

ausschliefllich «*i * ! Siliciumhaltige Phasen 

nixefilich Si 3 N 4 und Nb 5 Si 3 (C). Als spezifischer 
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elektrischer Widerstand wurde 3. 6- 10^ Sl cm bei 25°C ermittelt 
Der Temperaturkoeffizient des spezifischen elektrischen 
Widerstands betrug 2-10"" 4 K" 1 . 

Beispiel 2 

Aufler dali die anorganischen Bestandteile des Ausgangsmaterials 
aus 54 Ma % si 3N4# 2,6 Ma% A1 2 0 3 , 3,4 Ma% Y 2 o 3 , 40 Nb 5 Si 3 Ma% 
bestanden, wurde das Verfahren in derselben Weise wie im 
Beispiel 1 durchgefiihrt . 

W>Bfi den Untersuchungen des gesinterten Werkstoffs betrug die 
erzielte Werkstof f dichte ebenfalls 97%, ergab die rontgenogra- 
phische Phasenanalyse als siliciumhaltige Phasen ausschliefilich 
Sx 3 N 4 und Nb 5 Si 3 (C), als spezifischer elektrischer Widerstand 
wurde 2.102n cm bei 25 °C ermittelt. 
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Anspruche 



l 1. Verf ahren zur Herstellung eines Kompositwerkstof f s aus einem 
, Sxlacxu^itrld und Metallsilicid enthaltenden Aus g an g s m aterial 
durch Gasdrucksintern in einer stickstof fhaltigen Atmosphare, 
dadurch gekennzeichnet, daB als Metallsilicid Me 5 Si 3 in das 
Ausgangsmaterial eingebracht wird, daB der Stickstof fpartial- 
druck in Abhangigkeit von der Sintertemperatur derart 
festgelegt wird, daB an der unteren Grenze des anwendbaren 
Bereichs Si 3 N 4 noch stabil ist und an der oberen Grenze Me 5 Si 3 . 

2. Verf ahren nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet , daB das 
Metall im Silicid aus einem Metall der 5. oder 6. Nebengruppe 
ausgewahlt wird. 

3. Verf ahren nach Anspruch 2, dadurch gekennzeichnet, daB das 
Metail aus der Gruppe Mo, Nb, v, Nb, Ta und W ausgewahlt wird. 

4. Verf ahren nach einem der Anspriiche 1 bis 3, dadurch 
gekennzeichnet, daB ein Gewichtsverhaltnis von Si 3 N 4 :Me 5 Si 3 
zwischen etwa 20:80 und etwa 80:20 eingestellt wird. 

5. Verf ahren nach einem der Anspruche 1 bis 4, dadurch gekenn- 
zeichnet, daB dem Ausgangsmaterial Sinteradditive zugefugt 

6. Verf ahren nach Anspruch 5, dadurch gekennzeichnet, daB als 
Sxnteradditlve Aluminiumoxid und/oder Yttriumoxid und/oder 
ahnlich wirkende Materialien zugefugt werden. 

7. Verf ahren nach Anspruch 5 oder 6, dadurch gekennzeichnet. 
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dafi der Anteil der Sinteradditive in der Aus gangs mi schung bei 
< etwa 10 Gew.-% gehalten wird. 

8. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 7 , dadurch 
gekennzeichnet, daii dem Ausgangsmaterial Press- und/oder 
Bindehilfsmittel zugesetzt werden. 



9 



Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 8, dadurch 
gekennzeichnet, dafl das Ausgangsmaterial gemahlen wird. 

0-0. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 9, dadurch 
gekennzeichnet, daJJ das Ausgangsmaterial durch KeramikspritzguB 
Oder isostatisches Kaltpressen und ggf. anschlieflende 
Griinbearbeitung in eine gewiinschte Form gebracht wird. 

11. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 10, dadurch 
gekennzeichnet, daii das Ausgangsmaterial kaltisostatisch bei 
einem Druck zwischen etwa 100 und etwa 300 MPa verdichtet wird. 

12. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 11, dadurch 
gekennzeichnet, daJl das Ausgangsmaterial vor dem Sintern einem 
Vorsintern unterworfen wird. 

13. Verfahren nach Anspruch 12, dadurch gekennzeichnet, da/i 
bei einer Temperatur zwischen etwa 500 und etwa 700°C 
vorgesintert wird. 

14. Verfahren nach Anspruch 12 oder 13, dadurch gekennzeichnet, 
dafl bei einem Druck zwischen etwa 0,05 und etwa 0,2 MPa 
vorgesintert wird. 



15. Verfahren nach einem der 
gekennzeichnet, dafi zwischen 
gesintert wird. 



Anspriiche 1 bis 14, dadurch 
etwa 1700 und etwa 1900°C 



. Verfahren nach einem der Anspriiche 1 bis 15, dadurch 
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sexsnnzeichnet, daB bei einem N 2 -Partialdruck zwischen etwa 0,5 
unci etwa 1,0 MPa gesintert wird. 

i? Verfahren nach einem der Anspruche 2 bis 16, dadurch 
gekennzeichnet, daB als Metall Molybdan verwendet wird, und dafl 
in Abhangigkeit von der Temperatur die obere Grenze des N 2 - 
Partialdrucks (p N2 ) gemafl der Gleichung 

Yl = 5,3071 • ln(T) - 37,0.14 
und die untere Grenze gemaB der Gleichung 

Y2 = 7,3494 • ln(T) - 54,124 
festgelegt wird, wobei Yl und y 2 fiir lg(p N2 [bar])-Werte 
st.ehen. 



5 8- Verfahren nach einem der Anspruche 2 bis 15, dadurch 
:;ekennzeichnet, daB als Metall Niob verwendet wird, und daB in 
Abhangigkeit von der Temperatur die obere Grenze des 
N 2 -Partialdrucks (p N2 ) gemaB der Gleichung 

Yl = 7,8968 • ln(T) - 58,8 
and die untere Grenze gemaB der Gleichung 

Y 2 = 8,2598 • ln(T) - 62,064 
festgelegt wird, wobei Yl und y 2 fiir lg(p N2 [bar])-Werte 
st. eh en. 

•9, Verfahren nach einem der Anspruche 1 bis 18, dadurch 
gekennzeichnet, daB das Sintern in einem Gasdfucksinterofen 
durchgefuhrt wird. 

20 . Siliciumhaltiger Kompositwerkstof f , dessen siliciumhaltige 
Komponenten aus Si 3 N 4 und einem Metallsilicid bestehen, dadurch 
gekennzeichnet, daB das Metallsilicid aus der Gruppe Nb 5 Si 3 , 
V 5 Si 3 , Ta 5 Si 3 und W 5 Si 3 ausgewahlt ist. 

Ul. Kompositwerkstoff nach Anspruch 20, dadurch gekennzeichnet, 
aafi das Metallsilicid Kohlenstoff enthalt. 



22 



Kompositwerkstoff nach Anspruch 21, dadurch gekennzeichnet, 
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daB das Metallsiiicid Kohlenstof f mit einem auf den Komposit- 
werkstoff bezogenen Anteil von etwa 0,3 bis etwa 0,6 Ma% 
enthalt. 

23. Kompositwerkstoff nach einem der Anspriiche 20 bis 22, 
dadurch gekennzeichnet, daB das Massenverhaltnis von 
Si 3 N 4 :Me 5 Si3 zwischen etwa 20:80 und etwa 80:20 liegt. 

24. Kompositwerkstoff nach einem der Anspriiche 20 bis 23, 
dadurch gekennzeichnet, daB dem Ausgangsmaterial Sinteradditive 
zugeftigt werden. 

\ 

s 

25. Kompositwerkstoff nach Anspruch 24, dadurch gekennzeichnet, 
daB die Sinteradditive aus Aluminiumoxid und/oder Yttriumoxid ' 
und/oder ahnlich wirkenden Materialien bestehen. 

26. Kompositwerkstoff nach Anspruch 24 oder 25, dadurch 
gekennzeichnet, daB der Anteil der Sinteradditive in der 
Ausgangsmischung bei < etwa 10 Gew.-% liegt. 

27. Kompositwerkstoff nach einem der Anspriiche 20 bis 26, 
dadurch gekennzeichnet, daB das Metallsiiicid Nb 5 Si 3 ist! 
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